4. EFECTE NELINIARE DE AL DOILEA ORDIN
(OPTICA NELINIARA DE AL DOILEA ORDIN)

Se obisnuieste ca relatiile (2.10) sau (2.11) sau (2.55) si se pund sub forma:
P=g yE+2dE* +4yWE* +... (4.1)

unde coeficientii d si X(S) descriu efectele neliniare de al doilea ordin si, respectiv
de al treilea ordin.

Ecuatia (4.1) inzestreaza baza descrierii unui mediu optic neliniar.
Anizotropia, dispersia si neomogenitatea au fost ignorate atat pentru simplicitate cét
si pentru a avea putinta de a ne concentra pe efecte neliniare de bazi la care sd nu se
mai adune efecte auxiliare care ar da complicatii. Mai tarziu se vor trata si mediile
neliniare anizotrope si dispersive.

In medii centrosimetrice (acele medii cu simetrie de inversie, pentru care
proprietatile mediului nu sunt alterate la trasformarea 7 ——7 ), functia P=f (E )
trebuie s aibd o simetrie pard, astfel incat la inversarea lui £ rezultd inversarea lui
P, fira vreo altd schimbare. Coeficientul neliniar de ordinul al doilea trebuie si se
anuleze si neliniaritatea de cel mai scdzut ordin este de ordinul trei.

Valorile tipice ale coeficientului de neliniaritate de ordinul al doilea, d,
pentru cristale dielectrice, semiconductoare si materiale organice folosite in
aplicatiile fotonicii, se situeaza in gama de la d =10 AsV~? la d =102 AsV?, far
cele ale coeficientului de neliniaritate de al treilea ordin, x(3) , pentru sticle, cristale,
semiconductoare, sticle dopate cu semiconductori si materiale organice de interes in
fotonicd, se situeazd in gama de la x(3 )=10™ 1a x(3) =10"*" unitati S.I.

in acest capitol se vor examina proprietitile optice ale unui mediu neliniar in
care sunt neglijate neliniarititile de ordin mai inalt decét ordinul doi. Astfel, se va
considera

P, =2dE*. 4.2)

Se va considera un camp electric £ care posedd una sau doud componente

armonice si se vor determina componentele spectrale ale lui Py, . In concordanti cu

prima aproximatie Born, sursa de radiatie S(E) contine aceleasi componente

spectrale ca polarizatia neliniard P,, si astfel trebuie si emitd (impréstie) camp.



4. Efecte neliniare de al doilea ordin (optica neliniard de al doilea ordin) 69

4.1. Efecte care implica o singura unda laser incidenta

4.1.1. Generarea armonicii a doua §i redresarea

Consideram rdspunsul mediului neliniar la un camp electric armonic de
frecventd unghiulard o si de amplitudine complexi E(co), adicé:

E(t)zRe {E((») exp[imt]} (4.3)
Pentru a obtine polarizatia neliniard se introduce (4.3) in (4.2), rezultand:
Py, (t)=Py, (0)+Re{P,, (20) exp[i201}, (4.4)
unde
Py (0)=d E(0)E" (0) (4.5)
si
Py, (20)=d E(0)E(o). (4.6)

Procesul care are loc este ilustrat in figura (4.1), unde un camp electric
sinusoidal de frecventd ® creeazé intr-un mediu optic neliniar de al doilea ordin o
polarizatie cu o componentd la frecventa 2o (armonica a doua) si 0 componentd
continud.
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Fig. 4.1.
A. Generarea armonicii a doua
0% Py (¢
Sursa  S(t)=S(E(t))=—p, a—NzL() care corespunde la (4.4) are o
t
componentd la frecventa 2» si amplitudinea complexa
S(20)=4u,0°d E(0)E(o), 4.7)
i
care radiazd un camp optic la frecventa 2, adicd la lungimea de unda K:2i=7°.
®

Astfel, campul optic imprastiat are o componenta corespunzitoare armonicii a doua
a campului electric incident.
Se stie ca intensitatea unei unde electromagnetice este:
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o)’
1={ls,[)= o7 (4.8)
= . . . uw Z, . o
unde S, este vectorul lui Poynting si Z=,/—=— este impedanta mediului
€ n

r

Zy= o 23770 fiind impedanta vidului sau a spatiului liber, iar nz\/a_ este
€

indicele de refractie al mediului, unde pentru un mediu optic s-a considerat p, zl).
Deoarece amplitudinea luminii armonicii a doua emise este proportionald cu S (20)) ,
(4.7), intensitatea acesteia va fi

5(20)” cw*d?1?, (4.9)
unde / este intensitatea undei incidente dati de expresia (4.8). Se observa ca

intensitatea undei armonicii a doua este proportionala cu d*, cu o sicu I7.
0
Deoarece intensitatea / este
P
== (4.10)
A

unde & este puterea undei incidente si 4 este aria sectiunii transversale pe care
“cade” lumina incidentd, rezultd ca eficienta armonicii a doua este dictata in mod
esential de existenta unei puteri a undei incidente cat mai mare. Dacd aceastad putere
a undei incidente este focalizatd pe o arie cat mai micd posibil se va produce o
radiatie intensd a radiatiei armonicii a doua. Pentru a obtine armonica a doua se
recomanda laserii in pulsuri deoarece de la acestia se obtine o putere de varf mare.

De asemenea, pentru a realiza generarea armonicii a doua cat mai eficienta,
este necesar ca regiunea de interactie s fie cat mai lunga posibil. Pentru a realiza
aceasta este necesar sd se inldture efectele de difractie care limiteazd lungimea
distantelor in interior unde lumina riméane confinati. In acest scop se folosesc
structuri de undd ghidate care confineaza lumina pe distante relativ lungi si ofera
avantaj clar. Desi fibrele de sticld se considerau initial inadecvate pentru generarea
armonicii a doua deoarece sticla este centrosimetrica (si prin urmare are d=0), o
generare eficientd a armonicii a doua a fost observatd in fibre de sticla de siliciu
dopat cu germaniu si fosfor. Aceasta constatare experimentald a condus la concluzia
ca defectele pot produce centri necentrosimetrici cu o valoare a Iui d suficient de
mare incat s se obtind generarea eficientd a armonicii a doua."

(Laser cu rubin ) : s R .3‘.'." 20
laA-694 Sl ] e
a nm(rosu PSRRI 347 nm (UV)

Cristal KDP

Fig. 4.2.

) B.E.A. Saleh, M.C, Teich, Fundamentals of photonics, John Wiley & Sons, Inc.,
New York-Chicester-Brisbane-Toronto-Singapore, (1991)
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In figura 4.2 este ilustrati o configuratie, utilizind laserul cu rubin la
lungimea de undd A 694 nm si obtinand armonica a doua la A 347 nm.®®

Gasercu Nd3+:YAG< ) r \\ / , g,
B - - g PO oan e »-
la} - 1,06um(IR) Fibri de sticla din siliciu 530nm(verde)
dopat cu Ge si P
Fig. 4.3.

In figura 4.3 este reprezentatd o configuratie de obtinere a armonicii a doua
intr-o fibrd de sticld din siliciu dopat cu Ge si P, utilizdnd ca sursd un laser cu

Nd’*:YAG. In acest caz radiatia _

initiald are lungimea de undd in
infrarosu si armonica a doua

rezultatd In urma interactiei

acesteia cu mediul neliniar este

in vizibil. In figura 4.4. este

reprezentatd, de asemenea, o

configuratie In care se obtine

armonia a doua intr-o cavitate a Fig. 4.4.

unui laser cu semiconductori,

datoritd structurii intrinseci a acesteia. Se observd ca aldturi de fundamentala la

A=780nm (IR) se obtine si armonica a doua la A=390 nm in vizibil (violet).
Revenind la schema de L

principiu a unei experiente de

dublare a frecventei Intr-un Eeisisis EQo)

cristal de lungime L (figura E@®)

4.5), campurile implicate sunt -

presupuse a fi de aceeasi E@)

polarizare (nereprezentatd pe =0 z=L

figurd), undele propagandu-se Fig. 4.5.

in directia Oz, cu scopul de a nu

ingreuna inutil calculele, presupunem cd unda de pompaj (unda laser initiald) este

suficient de intensd, sau procesul de dublare de frecventa suficient de putin eficace,

pentru ca sa se poatd neglija variatia lui E(u)) din ecuatia

® 780nm(IR)
v———

==390nm
(violet)

E(z,t)= E(o)exp[-i(of - k,z)]+c.c. (4.11)
in cursul traversarii mediului neliniar. Folosind expresia (4.6):
P2 (20)=d E(0)E(0)=¢,% " 2m; 0, 0)E* (o) (4.12)

a polarizatiei, din rezolvarea ecuatiei (2.70), care descrie ecuatia de propagare a
campului la frecventd dubld, £ (2(0), se obtine expresia campului la iesire

@ V. Mizrahi, J.E. Sipe, The mistery of frequency doubling in optical fibers, Optics and
Photonics News, 2 (1), 16-20, (1991)

® G.L Stegeman, R. Stolen, Nonlinear guided wave phenomena, Optics and Photonics
News, 1 (12), 34-36, (1990)
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~ 20 2 X(2) Ez(m) » ~ -
EQu).., —(7) m{exp[ i(Kyy—ka L1}, (4.13)

unde s-a luat drept conditie la limitd un cdmp nul pentru armonica a doua la intrarea
in cristal, adicd (E (203))2:0 =0, iar

K,, =2k, =2n(0)2, (4.14)
¢
tindnd seama de relatia (2.57) si
Ky =n(2w)2—w , (4.15)
¢

n(w) fiind indicele de refractie al cristalului la frecventa ® si n(2w) indicele de
refractie al aceluiasi cristal la frecventa 2 . Folosind relatia

(o)’

@=1A=7A=2nsoc|E(m)|2A (4.16)

pentru puterea medie (fluxul vectorului lui Poynting prin suprafata de arie A4
iluminatd de fasciculul laser), se giseste expresia puterii de iesire a undei
corespunzitoare armonicii a doua (la frecventa 2w ), @(203), in functie de puterea

undei de pompaj incidenta 95(0)) si de suprafata sa, A4, de focalizare pe mediul
neliniar:

L, L
o)P s S [(sz_km)}
4o 22 7 (o) L* . (4.17)
L
(KZw _kZm)jl

2

Expresia (4.17) se aratd ca efectul neliniar de obtinere a armonicii a doua
este proportional cu pétratul puterii pompate (puterea undei laser initiald) si invers
proportionald cu inversul ariei suprafetei iluminate. A priori se poate considera ca
avem interes de a focaliza la maximum fasciculul incident. Acest lucru nu este,
totusi, recomandabil, deoarece o puternica focalizare este Insotitd de crestere rapida
a divergentei fasciculului, care conduce la scéderea intensitétii cAnd ne indepértdm
de focar. Astfel, castigul asupra eficacitatii obtinerii armonicii a doua In zona focald
este compensat de pierderile pricinuite in diverse moduri. Experimental, montajul
folosit este aranjat astfel incat aria sectiunii fasciculului sd nu creasca cu un factor
superior la doi fatd de lungimea L a mediului neliniar, ceea ce corespunde la o
sectiune a fasciculului de ordinul Iui A, L, unde A, este lungimea de undid a
fasciculului pompd (de frecventd o) in vid.

Variatia eficacitatii obtinerii armonicii a doua cu lungimea L a cristalului
depinde sub o formid determinatd de valoarea indicilor de refractie la cele doud
frecvente ® si 2o puse in joc. Daci este Indeplinitd conditia de acord de faza (2.66):

kyo =Ky » (4.18)
transferul de energie de la unda pompé (de frecventd ®) la unda corespunzitoare

Z(20)=

- SOCGAKzzmew {

.

armonicii a doua (de frecventi 2w ) este maxim, crescind cu L’ . Tinand seama de
expresiile (4.14) si (4.15), conditia (4.18) conduce la



4. Efecte neliniare de al doilea ordin (optica neliniard de al doilea ordin) 73

n(w)=n2). (4.19)
Cand aceastd conditie (4.19) nu este realizatd, puterea armonicii a doua, 95(203),
prezintid o comportare oscilantd in functie de L (figura 4.6), ajungénd si se anuleze

pentru lungimi ale cristalului multiple de
20 2m

Dupéd cum am vizut in
§2.2.4 acest eféct este datorité P2)
interferentei  dintre  cadmpurile
radiate la frecventa 2w de
diferitele puncte ale cristalului.
Conditia (4.19) exprima faptul cd
in mediul liniar, lungimea de
undd la frecventa 2m este exact
jumadtate din lungimea de unda la
frecventa ®. Deoarece variatia
indicelui de refractie cu frecventa
este monotond cand ne aflam
departe de frecventele de
rezonantd ale mediului, aceastd
conditie apare la prima vedere
dificil de realizat. Existd o
modalitate comoda si curentd de a
ocoli aceastd dificultate constand
in a utiliza un cristal birefringent,
unde se poate face egali, de
exemplu, indicele ordinar Ia o
frecventa ® si  indicele o 20 Frecventa
extraordinar la frecyenga 20 Fig. 4.7.
(figura 4.7), fasciculul de
frecventd 20 avand o polarizare liniard ortogonald la cea a undei pompé (undei
incidente). Cum indicele extraordinar depinde de unghiul de incidenta al luminii,
este suficient sd se roteascd cristalul in raport cu fasciculul initial pentru a realiza
conditia de acord de faza, obtindndu-se in acest mod eficacitatea maximald a
obtinerii armonicii a doua.

Daca se folosesc regulile de corespondenta
clasic — cuantic, enuntate in §2.3.3, este posibil de a
descrie efectul neliniar de obtinere a armonicii a doua
in cadrul teoriei cuantice a radiatiei electromagnetice in
functie de absorbtia si de emisia de fotoni de cétre
mediul neliniar. Componenta de polarizatie (4.12),
implicatd in acest fenomen, fiind proportionald cu
patratul amplitudinii cadmpului pompd (incident),
procesul de generare a armonicii a doua corespunde Fig. 4.8.
absorbtiei a doi fotoni ai undei pompa si creerii unui
foton de frecventa dublé (figura 4.8).
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in cele ce urmeazi vom da ordinul de marime al fenomenului neliniar de
obtinere a armonicii a doua. De exemplu, pentru un cristal de fosfat de titanyl si de
potasiu (KTP sau KTiOPO,), unul dintre cei mai eficace existenti acum pe piatd, de

lungime de 1 cm, iluminat de un laser cu Nd*:YAG in functionare continua cu
puterea de 1W, focalizat intr-un mod optim (la lungimea de unda de 1,06 um), se

obtine o putere a armonicii a doua (cu lungimea de undad de 0,53pum ) de ordinul a
1mW , ceea ce este relativ modesta. Cristalul posedi o susceptibilitate neliniara x®
de circa 5-10"”mV™" si o valoare comuna a indicilor de refractie n(w)=n(2w)=l,7 .

Pentru a creste randamentul de conversie, este necesar, fie si se introducd
respectivul cristal neliniar Intr-o cavitate optica rezonantd cu campul pompd, fie sa
se utilizeze laseri in impulsuri cu putere de varf foarte importanti. in ambele cazuri,
se obtin in mod curent randamente de conversie de ordinul a 50%. In momentul de
fatd, tehnica obtinerii armonicii a doua este mult utilizatd, fie pentru a ajunge in
domenii spectrale in care sunt disponibili putini laseri (cum ar fi cazul domeniului
u.v.). fie pentru a produce fascicule coerente in domeniul vizibil plecand de la laserii
din L.R. de mare randament.

B. Redresarea optica

Componenta Py, (0) din expresia (4.4) corespunde la o polarizatie statica

(nevariabila n timp) care creeazéd o diferentd de potential continud transversal pe
placile condensatorului 1in interiorul
caruia este plasat materialul neliniar
(figura 4.9). Generarea unei tensiuni
continue este rezultatul unui camp optic

/ intens si reprezintd redresarea opticd
(in analogie cu conversia unei tensiuni
sinusoidale de curent alternativ intr-o

> tensiune continud intr-un redresor

electronic ordinar). Cu alte cuvinte,
apare o polarizatie permanentd in
mediu, indusd de unda pompa incidentd,
adicd, apar sarcini electrice pe fetele cristalului perpendiculare la directia polarizatiei
undei pomp4 si in consecintd, o diferenti de potential poate fi masuratd.

Pentru a evalua ordinul de mérime al acestui efect, se presupune ca avem o
iluminare uniforma a intregii sectiuni drepte a cristalului de cétre fasciculul incident.

Atunci, tensiunea V' dintre cele doua fete ale cristalului, distantate cu /, este egalad

-
Lumina {;

Fig. 4.9.

. N . .. 1 -
cu circulatia campului electrostatic indus, —P(E)Z)) , adica
€9

V=2PE()’. (4.20)
De exemplu, pentru un cristal KTP (amintit la § 4.1.1.A), presupus de sectiune
patratd de laturd I mm, aceastd tensiune este de ordinul mV pentru un fascicul
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incident de 250 W . In general, un puls optic de citiva MW putere de varf poate
genera o tensiune de cateva sute de puV .

4.1.2. Efectul electrooptic

Acum vom considera un camp electric E(f) care include o componenti
armonicd la o frecventd opticd @ Impreund cu o componenta continui (la w=0):

E(t)= E(0)+ Re{E(w)expliot]}. (4.21)
Cele doud componente sunt campuri electrice, E (0) este numit camp electric (cum
se obisnuieste pentru cadmpurile de frecvente mici sau de frecventd nuld) si £ ((o) -

camp optic.
Substituind expresia (4.21) in (4.2), obtinem:
P, (t) =P, (O) + Re{PNL (co) exp[iml]} + Re{PNL (Zm)exp[ﬂmt]}, (4.22)
formuld in care
Py, (0)= d[2E2 (0)+ E(m)|2J : (4.23)
Py, (0)=4dE(0)E(o); (4.24)
Py, 20)=dE(0)E(o) (4.25)

adica, polarizatia neliniard contine componente la frceventele unghiulare 0,® si 2.
fn cazul in care campul optic al undei incidente, E(w), este mult mai mic in
mirime decit campul electric, £(0), fiind indepliniti conditia:

E(0)” <<|E(0)’, (4.26)
componenta polarizatiei de armonica a doua P, (2(9), datd de expresia (4.25), poate
fi neglijatd n raport cu componentele P,, (0) si Py ((o) Conditia (4.26) este
echivalentd cu linearizarea polarizatiei P,; ca functie de campul £, adici
aproximarea ei printr-o linie dreaptd cu panta egald cu derivata la E=F (0), dupa
cum se ilustreaza in figura 4.10 a. In figura 4.10 b este dat aranjamentul experimental.

Campul
electric £()

| T

(a) (b)
Fig. 4.10.
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Ecuatia (4.24) conduce la o relatie liniard intre Py, ((o) si E(oo) pe care o
putem scrie sub forma

Py ((’)):80AX'E(°))9

d . . o . . A
unde Ay =4—E (O) reprezintd o crestere in susceptibilitate proportionald cu cdmpul
€
electric E(O) Schimbarea corespunzitoare micd a indicelui de refractie se obtine

prin diferentierea relatiei n> = €, =1+, care conduce la 2nAn = Ay, rezultand

e E(0). (4.27)
gy N
Astfel, mediul in care se propagd unda laser este efectiv liniar cu un indice de
refractie n + An a carei linearitate este controlata de campul electric £(0).
Natura neliniard a mediului creeazd un cuplaj intre campul electric E (0) si
campul optic E(m), cauzand controlul unuia asupra celuilalt astfel incat mediul

neliniar conduce la un efect electrooptic liniar (efectul Pockels), discutat in § 1.3.
Acest efect este caracterizat prin relatia (1.5), unde

An = —% m*E(0), (4.28)

r fiind coeficientul Pockels. Comparand relatiile (4.27) si (4.28), ajungem la
concluzia cd este o legdturd intre coeficientul Pockels, r, si coeficientul neliniar de
al doilea ordin, d , exprimata prin

4

4
gyn

re—

d. (4.29)

Desi expresia (4.29) evidentiazd originea fundamentald comuna a efectului
Pockels si neliniaritatea mediului, ea nu este consistentd cu valorile observate
experimental pentru » si pentru d . Nepotrivirile se datoreaza faptului ci s-a
presupus cd mediul este nedispersiv (adica, s-a presupus cé raspunsul este insensibil
la frecventd). Aceastd presupunere este in mod cert nesatisficatoare cand una din
componentele cAmpului este la frecventa opticd ® si cealaltd este un camp static cu
frecventa nuld. Rolul dispersiei se va discuta in §7.2.

4.2. Efecte neliniare care implici doui unde laser™®

Consideram cazul in care campul incident E(t) cuprinde doua frecvente
optice o, si m,, adicd
E(x,t)zRe{E(o)1 )exp [i(olt]+E((02 )exp [i(x)zt]} , (4.30)

@ J.Y. Courtois, Optique non linéaire, Institut d’Optique Théorique et Appliqué, B.P. 147,
91403 Orsay cedex, France
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. . . . . . . O, . ©
fasciculele fiind colineare si de aceeasi polarizare, iar k, =n,—- si k,=n,— sunt
c c

modulele vectorilor de unda ai fasciculelor luminoase. n, si n, sunt indicii mediului

(cristalului) la frecventele ®, si ®,. Tindnd seama de (4.30), componenta neliniara

a polarizatiei (4.2) Py, =2dE *, corespunde la cinci frecvente:

1°) ®=0 si K=0, (4.31)
la care corespunde susceptibilitatea neliniara y‘* (O;oo i j), unde j=1,2,
amplitudinea polarizatiei neliniare fiind

pY =dhE(ml ) +E(o, ) ] (4.32)
acest fenomen reprezentand redresarea opticd, tratatd in § 4.1.1.B;
(2°) 51 (3°) o=20, si K=2k, sau o=2w, si K=2k,, la care corespunde

susceptibilitatea neliniard de forma y* (2(0‘/,;03‘/,03],), unde j=1,2, amplitudinea

polarizatiei neliniare fiind

P (20,)=d E(0,) E(o,) (4.33 a)
sau

P (20, )=d E(0,) E(»,) (433 b)
acest fenomen reprezentand dublarea de frecventd, studiatd in § 4.1.1.A;
(4°) o,=0,+0, si K=k +k,, la care corespunde susceptibilitatea

(2)(

neliniard de forma ' (o, +®,; ®,, ®, ), amplitudinea polarizatiei neliniare fiind

Py (0, =0, +0,)=2d E(o, )E(o, ) (4.34)
acest fenomen corespunzand adundrii frecventelor, proces care generalizeazi la

diferite frecvente dublarea frecventei, deja considerata,
(59 o_=0,-0, si K=k —k,, la care corespunde susceptibilitatea

neliniara y® (031 —0,; 0, —0, ), amplitudinea polarizatiei neliniare fiind
Py (0_=0,-0,)=2d E(0, )E"(0,), (4.35)
acest fenomen purtand numele de proces de amestec parametric intre doud unde incidente.

4.2.1. Amestecul a doud unde optice de frecvente diferite
(up-conversion).

Rezultatul desoebit obtinut consistd in faptul cd mediul neliniar de al doilea
ordin poate fi utilizat pentru a amesteca doud unde optice de frecvente diferite si a
genera, printre altele, o a treia unda cu frecventa egald cu suma frecventelor undelor
incidente, conversie in sus (up-conversion) sau cu frecventa egald cu diferenta
frecventelor undelor incidente, conversia in jos (down-conversion)

Un exemplu de conversie in sus de frecventd este dat in figura 4.11, unde,
folosind un cristal ,,proustite” doi laseri cu lungimile de unda in spatiul liber de
1,06pm si 10,6um, trecand prin mediul respectiv conduc la generarea de catre
acesta, care devine un mediu neliniar, a unei radiatii de lungime de undéd de 0,96 um,

s s -l 1 Al
adica, Ay =Ay +A,.



